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FRESCO-II: EIN RECHENPROGRAMM ZUR BERECHNUNG DER
SPALTPRODUKTFREISETZUNG AUS KUGELFÖRMIGEN HTR-BRENNELEMENTEN
IN BESTRAHLUNGS- UND AUSHEIZEXPERIMENTEN
von
H. Krohn und R. F i n k e n
KURZFASSUNG
Das modular aufgebaute Rechenprogramm FRESCO, das zur Berechnung der Spalt-
produktfreisetzung aus dem Reaktorkern unter Störfallbedingungen entwickelt
wurde, wurde durch Austauschen einiger Programmoduln so erweitert, daß auch
Transportmechanismen (z.B. Recoil) berücksichtigt werden, die nur unter
Normal betriebsbedingungen oder bei Bestrahlungsexperimenten eine Rolle
spielen.
Anschließend wurde mit dem Programm die Cäsium- und Strontiumfrei Setzung
aus einem HTR-Brennelement für drei Experimente berechnet. Dabei zeigte
sich, daß mit den vorliegenden Modellvorstellungen die gemessene Freiset-
zung beschrieben werden kann.
FRESCO-II: A COMPUTER PROGRAM FOR ANALYSIS OF
FISSION PRODUCT RELEASE FROM SPHERICAL HTGR-FUEL ELEMENTS
IN IRRADIATION AND ANNEALING EXPERIMENTS
by
H. Krohn and R. Finken
ABSTRACT
The modular computer code FRESCO has been developed to describe the
mechanism of fission product release from a HTGR-Core under accident
conditions. By changing some program modules it has been exterided to take
into account the transport phenomena (i.e. recoil) too, which only occur
under reactor operating conditions and during the irradiation experiments.
For this report, the release of cesium and strontium from three HTGR-fuel
elements has been evaluated and compared with the experimental data. The
results show that the measured release can be described by the considered
models.
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1. Einleitung
Bei der Core-Auslegung eines Hochtemperaturreaktors (HTR) muß u.a. die
Spaltproduktfreisetzung aus den Brennelementen in das Kühl gas berechnet
werden. Dies trifft vor allem für die langlebigen radioaktiven Cäsium-,
Strontium- und Silberisotope zu, da sie hauptsächlich zur Kontamination der
Primärkreislaufkomponenten beitragen und damit u.U. die Wartbarkeit dieser
Komponenten erheblich beeinflussen.
Auch für Störfallbetrachtungen ist die Menge der im Normalbetrieb aus den
Brennelementen freigesetzten Spaltprodukte, die sich zum größten Teil an
Graphitstaub oder an metallischen Primärkreisoberflächen ablagern, von Be-
deutung. Bei einer Druckentlastung z.B. wird die im Kühlgas befindliche
Aktivität direkt freigesetzt. Außerdem können abgelagerte Spaltprodukte
durch die bei einer Druckentlastung auftretenden schnellen Gasgeschwindig-
keiten mitgerissen und aus dem Primärkreis getragen werden.
Insbesondere bei Reaktoren, kleiner Leistung ist die quantitative Beschrei-
bung dieser Mechanismen wichtig, da nur diese nennenswert zur Spaltprodukt-
freisetzung beitragen, denn selbst bei einer ungehinderten Coreaufheizung
bleiben die Brennelementtemperaturen immer unter 1600°C (s. /l/).
Zur Berechnung der Freisetzung metallischer Spaltprodukte aus HTR-Brennele-
menten wurde in der KFA bisher das Rechenprogramm SLIPPER /2, 3, 7/ ein-
gesetzt. Dieses Programm wurde ursprünglich zur Nachrechnung von Bestrahl-
ungsexperimenten entwickelt. Um dabei möglichst viele Randbedingungen er-
fassen zu können, erfordert das Programm eine Vielzahl von Eingabedaten,
welche jedoch bei einfacheren Anwendungen nicht benötigt werden.
Andererseits stand mit dem Rechenprogramm FRESCO, das zur Berechnung der
Spaltproduktfreisetzung aus dem Reaktorkern unter Störfallbedingungen ent-
wickelt wurde, ein modular aufgebautes und daher leicht erweiterbares
Rechenprogramm zur Verfügung. Durch einfaches Austauschen von Programmmodu-
len konnte daher dieses Programm so erweitert werden, daß auch die Spalt-
produktfreisetzung unter Normalbetriebsbedingungen oder in Bestrahlungsex-
perimenten nach heutigem Kenntnisstand damit berechnet werden kann.
Da dieses Rechenprogramm (FRESCO-II) modular aufgebaut ist, können eventu-
elle Erweiterungen der Rechenmodelle zum Spaltprodukttransport leicht be-
rücksichtigt werden. Außerdem kann ohne großen Aufwand eine Kopplung mit
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anderen Rechenprogrammen, z.B. dem Programm PLATO /5/ zur Berechnung der
Spaltproduktablagerung im weiteren Primärkreis, vorgenommen werden.
Im folgenden werden nun zunächst die dem Programm zugrundeliegenden Model 1-
vorstellungen beschrieben und anschließend die Anwendungsmöglichkeiten auf-
gezeigt. Weiterhin werden im Anhang der Programmaufbau mittels Fluß- und
Baumdiagrammen detailliert dargestellt und schließlich die erforderlichen
Eingabedaten beschrieben.
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2. Transportmodelle zur Berechnung der Spaltproduktfreisetzung aus den
Partikeln und Brennelementen
Wichtige Kriterien eines Rechenprogramms sind die darin enthaltenen Voraus-
setzungen. Vor der detaillierten Beschreibung der einzelnen Rechenmodelle
werden daher die wichtigsten Annahmen aufgeführt. Diese sind:
der Spaltprodukttransport im Festkörper (Brennstoffteilchen, Graphit)
kann durch Fick'sche Diffusionsgleichungen beschrieben werden,
die Spaltproduktkonzentration im Kühl gas bleibt so gering, daß die
Spaltprodukte sich im Kühlgas wie ideale Gase verhalten,
chemische Reaktionen zwischen verschiedenen Spaltprodukt-Elementen
bzw. zwischen Spaltprodukten und Kühlgasverunreinigungen (z.B. Wasser)
werden nicht berücksichtigt,
die Diffusionsgeschwindigkeit eines Nuklides hängt nur von seinen che-
mischen Eigenschaften ab, d.h. alle Isotope eines Elementes diffun-
dieren gleich schnell,
die De- bzw. Adsorption metallischer Spaltprodukte an der Grenze Fest-
körper - Kühlgas kann erfaßt werden durch die Annahme eines Konzentra-
tionssprunges, dessen Höhe aus empirischen Adsorptionsisothermen ge-
geben ist.
Die dem vorliegenden Programm zugrunde gelegte Brennelement- und Partikel-
geometrie ist in Abb. 1 skizziert. Brennelemente und Partikel -werden als
kugelsymmetrische Körper angesehen, und es wird vorausgesetzt, daß die Par-
tikel in der Innenzone (r < 2,5 cm) der Brennelemente homogen verteilt vor-
liegen.
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Brennelement
PyC-u ggf. SiC
Schichten
Partikel ( * 500-1000um)
Abb. 1: Brennelement- und Partikelgeometrie
Weiterhin wurden den Rechnungen folgende Annahmen zugrunde gelegt:
Die Temperaturunterschiede in Brennelement und Partikel sind, vergli-
chen mit den Unsicherheiten der Diffusionskoeffizienten, so gering,
daß mit hinreichender Genauigkeit innerhalb der Brennelemente und
• Partikel eine örtlich konstante Temperatur angenommen werden kann.
Der Graphit ist als ein Gefüge aus kleinen, regellos angeordneten
Kristalliten zu betrachten (siehe Abb. 2).
Ein Teil der aus der Uran-Konzentration des Graphits stammenden
Spaltprodukte befindet sich zum Störfallbeginn in den Graphitkörnern,
der Rest an den Korngrenzen.
Aus den Partikeln freigesetzte Spaltprodukte befinden sich unmittel-
bar nach ihrer Freisetzung an den Korngrenzen...
Der Spaltprodukttransport aus den Körnern zu den Korngrenzen erfolgt
über die langsame "Volumendiffusion".
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Der Transport der an den Korngrenzen vorliegenden Spaltprodukte er-
foTgt über die schnelle "Porendiffusion".
Die Begriffe "Porendiffusion" und "Volumendiffusion" werden in /3,6/ aus-
führlich erläutert.
•KORNER" 'KORNGRENZEN"
Abb. 2: Graphitkörner und Korngrenzen (schematisch)
Die Rechnung der Spaltprodukt-Diffusion in den Partikeln und im Graphit für
einen Zeitschritt erfolgt jeweils in zwei aufeinanderfolgenden Schritten.
Zunächst wird die Spaltprodukt-Diffusion in einem Partikel berechnet.
Außerdem wird die Diffusion der Spaltprodukte in einem Graphitkorn berech-
net, das dabei auch als kugeisymmetrisch angesehen wird. Daraus ergibt sich
die während eines Zeitschritts aus einem Partikel und einem Graphitkorn
freigesetzte Spaltproduktmenge. Durch Wichtung mit der Anzahl der Partikel
und der Uran-Kontamination erhält man daraus wiederum die tatsächliche
Menge der bis an die Korngrenzen transportierten Spaltprodukte. In einem
zweiten Schritt wird dann die Diffusion der Spaltprodukte an den Korngren-
zen und die Desorption ins Kühlgas berechnet. Die zur Beschreibung dieser
Diffusionsvorgänge verwendeten Gleichungen werden im folgenden aufgeführt.
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2.1
Der Spaltprodukttransport in den Partikeln wird durch die Fick'sche Diffu-
sionsgleichung beschrieben.
dt
= D(T)
- Ac + Q (2-1)
c [Atöme/cm3]
t [sec]
r [cm]
D [cmVsec]
T [K]
X [1/sec]
Q [Atome/(cm3 sec) ]
SP-Konzentration
Zeitkoordinate
Ortskoordinate
Diffusionskoeffizient
Temperatur
Zerfallskonstante
Entstehungsrate der Spaltprodukte
Zur Berücksichtigung unterschiedlicher Diffusionskoeffizienten in den Be-
schichtungen (siehe Abb. 1) kann das Partikel in maximal fünf Zonen unter-
teilt werden. In jeder Zone wird ein örtlich konstanter Diffusionskoeffi-
zient vorausgesetzt, der ebenso wie in /2,3,6/ über eine Arrheniusbeziehung
aus der Temperatur berechnet wird.
Zone (T) - D,Zone
exp (-
-A
RT
(2-2)
Der sogenannte Frequenzfaktor D
Zone
[cm2/sec] und die Aktivierungsenergie
AZone müssen ebenso wie die Radien für jede Partikelzone vorgegeben
werden. R steht für die universelle Gaskonstante (R = 8,3143 J/K mol).
Andere empirische Beziehungen, z.B bei konzentrationsabhängigen Diffusions-
koeffizienten, lassen sich durch einfache Programmänderungen erfassen.
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Als Randbedingung an der Partikeloberfläche {r = r ) wird angenommen, daß
die Konzentration dort gleich der mittleren Konzentration ~ im Matrix-
gr
graphit der Brennelementkugeln ist.
(r = rp) = ? g r (2-3)
Außerdem g i l t aus Symmetriegründen im Partikelzentrum:
de
= 0 (2-4)
= o
2.2 D§f§kte_Partikel
Zur Berechnung des Anteils an Defektpartikeln in einem Brennelement muß
eine empirische Funktion vorgegeben werden, die das Partikelversagen in Ab-
hängigkeit von der Temperatur und vom Abbrand beschreibt. Diese Funktion
muß durch eine Treppenfunktion dargestellt und in dem austauschbaren Unter-
programm PBRUCH programmiert werden.
Für jeden Zeitschritt wird daraus der Partikelanteil bestimmt, der während
des Zeitschrittes defekt wird. Die dann bereits aus dem Partikelkern in den
Puffer und in die Beschichtung diffundierten Spaitprodukte werden so behan-
delt, als ob sie spontan aus den Partikeln freigesetzt werden.
Die Freisetzung der" noch im Partikelkern befindlichen Spaltprodukte wird
ebenso wie die Spaltprodukt-Freisetzung aus intakten Partikeln mittels der
Fick'schen Diffusionsgleichung (2-1.) berechnet. Dabei wird vorausgesetzt,
daß nach dem Versagen der Kern ohne jegliche Beschichtung im Brennelement
vorliegt und der gleiche Diffusionskoeffizient wie im Kern der intakten
Partikel verwendet werden kann.
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2.3 Recoi'NProzeß
Neben dem Diffusionsmechanismus kann unter Normalbetriebsbedingungen noch
der sogenannte Recoil, in nennenswertem Umfang zur Spaltproduktfreisetzung
beitragen. Mit Recoil wird der Vorgang bezeichnet, daß nach einer Kernspal-
tung die entstehenden Spaltprodukte infolge ihrer hohen kinetischen Energie
eine kurze Strecke (Recoil-Reichweite einige um) im umgebenden Festkörper
zurücklegen bis sie vollständig abgebremst sind. Dadurch können die Spalt-
produkte, die unmittelbar an der Oberfläche des Partikelkerns entstehen,
direkt aus dem Kern freigesetzt werden. Weiterhin können durch diese Effek-
te Spaltprodukte, die infolge der Uran-Kontamination der Partikelbeschich-
tung und auch des Brennelementgraphits unmittelbar an der Partikel- bzw.
Brennelementoberfläche entstehen, direkt aus den Partikeln bzw. aus den
Brennelementen freigesetzt werden.
Der Beitrag des Recoils zur Spaltproduktfreisetzung ist unabhängig von der
Temperatur und der Zerfallskonstanten und kann durch einfache Geometriebe-
trachtungen hergeleitet werden (s.a./6/).
Die Wahrscheinlichkeit w für die Freisetzung eines Spaltproduktes, das in
der äußeren Kugelzone mit der Schichtdicke der Recoil-Reichweite R [cm]
entsteht, ergibt sich zu (s. Abb. 3)
w(r) = I - -2
 : (2-6)
2 4 R r
Die durch den Recoil bedingte Freisetzung f [Atome/sec] erhält man dann
durch Integration der Austrittswahrscheinlichkeit über das Recoilgebiet,
wobei eine örtlich konstante Entstehungsrate Ö [Atome/cm3sec] unterstellt
wird.
frec = ö ' n ' (R Ro 2 • .
Bei intakten Partikeln wird diese Recoilfreisetzung aus dem Partikelkern
durch eine zusätzliche homogene Quelle in der Pufferschicht berücksichtigt.
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Außenoberfl. 2TTRh
Gesamtoberfl. 4TTRZ
R2-s2={r+R-h)2
HR2-s2=(h-R)2
-R2=
 r
2+2Rr-2hr
h=R-(f^-R2-r2)/2r
Abb. 3: Geometrie zur Recoilfreisetzung aus einer Kugel
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Die Annahme einer homogenen Quelle in der Pufferschicht ist ausreichend, da
'die Diffusion in der Pufferschicht ohnehin, verglichen mit anderen Schich-
ten, so schnell verläuft, daß man in der Pufferschicht immer ein örtlich
konstantes Profil unterstellen kann.
Die RecoiFreisetzung aus defekten Partikeln und aus den äußeren Partikel-
schichten bei intakten Partikeln geht genauso wie die diffusionsbedingte
Freisetzung aus den Partikeln direkt in den QuelHerm für den Brennelement-
graphit ein.
Die Recoilfreisetzung von den Brennelementen schließlich wird direkt der
Brennelementfreisetzung hinzugerechnet.
Die Verminderung der Quellstärke in der Recoilzone wird in allen Fällen
durch die Gleichung
%el = * " frec/VReZ (2-8)
berücksichtigt, wobei VR j das Volumen der Recoilzone bezeichnet.
2.4 Volumendiffusjon in den Graghitkörnern
Die Graphitkörner werden als homogene Kugeln angesehen, und die Diffusion
der Spaltprodukte darin wird ebenso wie bei den Brennelementen durch die
Fick'sche Diffusionsgleichung (2-1) beschrieben. Der Diffusionskoeffizient
wird als örtlich konstant vorausgesetzt und ebenso wie für die Partikel
über eine Arrheniusbeziehung aus der Temperatur berechnet.
Die Randbedingungen sind die gleichen wie bei den Partikeln.
2.5 §E£ltgrodukttransgort_in den Brennelementen
Auch der Spaltprodukttransport durch Porendiffusion an den Korngrenzen des
Brennelementgraphits wird durch die Fick'sche Diffusionsgleichung be-
schrieben:
_££
 = D(T)
dt
In der partikelhaltigen Brennelementzone werden die aus den Partikeln und
den Graphitkörnern freigesetzten Spaltprodukte als homogen verteilt ange-
nommen. Das ergibt für den QuelHerrn:
• R .... (2-10)
partikel '
Dabei bedeutet V„r-
 cp [ cm3] das Volumen der partikelhaltigen Zone und
R
 tikel [Atome/sec] die Summe der Freisetzungsraten aus den Partikeln und
Graphitkörnern. In der partikelfreien äußeren Zone wird in gleicher Weise
die Freisetzung aus den Graphitkörnern berücksichtigt.
Der Diffusionskoeffizient D(T) wird aus einer Arrheniusbeziehung berechnet,
wobei für beide Zonen der gleiche Frequenzfaktor D [cm2/sec] und die glei-
che Aktivierungsenergie A [J/mol] angenommen werden.
D(T) = DQ • exp (- A/RT) (2-11)
Bei den Randbedingungen an der BE-Oberfläche (r = r„r) muß bei metallischen
Spaltprodukten zusätzlich die Verdampfung berücksichtigt werden. Dazu wird
angenommen, daß der Partialdruck p [bar] eines Spaltproduktelementes unmit-
telbar an der Brennelementoberfläche durch eine Adsorptionsisotherme der
Form
In p = (A + B/T) + (E + F/T) • In cw (2-12)
gegeben ist. A, B, E und F sind empirische Konstanten, die vom jeweiligen
Spaltproduktelement abhängig sind.
Weiter wird vorausgesetzt, daß die Spaltprodukte sich außerhalb der Brenn-
elemente wie ideale Gase verhalten und somit der Partialdruck p [bar] ge-
geben ist durch
p = 10 k • T • c (2-13)
wobei mit k [J/K] die Boltzmannsche Konstante, mit T [K] die Temperatur und
mit c [Atome/cm3] die Konzentration in der Grenzschicht bezeichnet wird.
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Damit läßt sich das Verhältnis a zwischen Grenzschicht und Wandkonzentra-
tion berechnen
C (2-14)
mit
Ä = A - ln(10k) und E = E-l
Der Stofftransport aus der Grenzschicht in das umgebende Kühlgas wird durch
die Gleichung
J = ß(cg - c0Q) (2-157-
beschrieben. Mit Gleichung (2-14) erhält man daraus dann die Randbedingung
für metallische Spaltprodukte zur Lösung der Diffusionsgleichung (2-1).
r=rBE
Ist (E + F/T)40, d. h. die Randbedingung ist nicht linear, wird a mit der
Wandkonzentration aus dem vorherigen Zeitschritt berechnet. Dabei muß be-
achtet werden, daß in die Adsorptionsisotherme (61. (2-12)) die Konzentra-
tion des chemischen Elementes eingeht und diese daher auf der rechten Seite
der 61. (2-13) eingesetzt werden muß. Dies tritt allerdings unter Normalbe-
triebsbedingungen praktisch nicht auf, da die Freisetzung aus den Partikeln
immer derart gering ist, daß die Konzentration im Graphit immer im
Henry-Bereich bleibt. Der durch diese Randbedingung vorgegebene Konzentra-
tionsverlauf an der Grenze Helium - Graphit ist in Abb. 4 schematisch
dargestellt.
Im Zentrum der Brennelemente gilt aus Symmetriegründen die Randbedingung
ÖC
 = 0 (2-17)
r = 0
3 -
C
Abb. 4: Konzentrationsverlauf an der Grenze Graphit-Kühlgas
für metallische Spaltprodukte (schematisch)
2.6 Anfangsbedingungen
Zur Lösung der vorher beschriebenen Diffusionsgleichungen müssen die Kon-
zentrationsprofile in den Partikeln und im Brennelementgraphit zum Zeit-
punkt t=0 vorgegeben werden. Bei der Nachrechnung von Bestrahlungsexperi-
menten ist das unproblematisch, da dann zum Zeitpunkt t=0 die Spaltprodukt-
konzentration überall gleich Null ist.
Bei der Nachrechnung von Ausheizexperimenten dagegen muß neben der reinen
Ausheizzeit auch der Konzentrationsaufbau während der Bestrahlungsvorge-
schichte mit berechnet werden. Das erfordert somit einen wesentlich höheren
Rechenaufwand als die alleinige Nachrechnung der reinen Ausheizung und ist
nicht immer möglich, da die Randbedingungen der vorhergehenden Bestrah-
lungszeit nicht immer hinreichend genau bekannt sind.
In dem hier beschriebenen Rechenprogramm sind daher neben der vollen Be-
rücksichtigung der Bestrahlungsvorgeschichte noch zwei weitere Möglich-
keiten zur Festlegung der Anfangsprofile vorgesehen.
- Die Diffusionsgleichungen werden für den stationären Zustand gelöst und
anschließend die daraus gewonnenen Konzentrationsprofile so normiert,
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daß das Volumenintegral gleich dem tatsächlichen Spaltproduktinventar ist.
Dies ist äußerst konservativ, denn hierbei wird unterstellt, daß die Diffu-
sionsfront schon voll durch die Partikelbeschichtungen durchgebrochen, ist.
Das ist aber selbst nach mehrjähriger Betriebszeit nicht der Fall, wie die
Überschlagsformel
dB
tn = — (2-18)
U
 .6 D '
tQ [sec] Durchbruchszeit
dß [cm] Dicke der Partikelbeschichtung
D [cma/sec] Diffusionskoeffizient in der Beschichtung
zeigt.
- Zunächst wird die maximale Eindringtiefe in die Beschichtung während
der Bestrahlung anhand der obigen Gleichung berechnet. Bei mehreren Be-
schichtungen (z. B. LTI u. SiC bei TRISO-Partikeln) wird zunächst die
Durchbruchszeit durch die innere Schicht berechnet. Wenn diese größer
als die Schichtdicke ist, wird dann die Eindringtiefe in die darauffol-
gende Schicht mit einer entsprechend verkürzten Diffusionszeit berech-
net. Anschließend werden innerhalb des dadurch gegebenen Partikelbe-
reichs die stationären Diffusionsgleichungen gelöst und die so gewon-
nenen Profile entsprechend dem tatsächlichen Spaltproduktinventar nor-
miert. Außerhalb dieses Bereichs wird ein konstantes Profil angenommen,
dessen Höhe entsprechend der Urankontamination festgelegt wird.
Die Auswirkungen der verschiedenen Anfangsprofile auf die berechnete Spalt-
produktfreisetzung werden anhand eines Beispiels in Kapitel 3.3 diskutiert.
2.7 Numerisches_Verfahren_zur Lösung_der_Diffusionsg1eichungen
Das numerische Verfahren zur Lösung der Diffusionsgleichungen ist voll im-
plizit und bleibt somit-auch bei großen Zeitschritten stabil. Außerdem ist
das Verfahren so angelegt, daß die Bilanzgleichungen stets mit Rechnerge-
nauigkeit erfüllt werden.
Im folgenden wird die Funktionsweise des Verfahrens am Beispiel der allge-
meinen Diffusionsgleichung für eine rotationssymmetrische Kugel erläutert:
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at
= D(r, t) 3
2c
9 r
2_3c
r 3 r
+ Q - Xc (2-19)
Die Kugel wird in N schalenförmige Volumenelemente unterteilt (s. Abb.5).
In jedem dieser Volumenelemente werden der Diffusionskoeffizient D und der
Quellterm Q als konstant angenommen.
Der Konzentrationsverlauf im zentralen Volumenelement (i=N) wird durch eine
Parabel
c = cN - 2 (2-20.)"
und in den anderen Volumenelementen durch eine Gerade
c = c, +
- c.
-
 ri
'- (r- (2-21)
angenähert. Dieser Verlauf ist in der Abb. 6 dargestellt.
Die Bilanzgleichung für ein Volumenelement ergibt:
- X <j cdV - j • J
V. vi
Die Spaltproduktströme j• werden nun entsprechend den Ableitungen der
Gleichungen (2-20) bzw. (2-21) durch
= -2D, 'N+l
(2-23a)
-r,
c, - c1 (2-23b)
"
 ri
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Abb. 5: Diskretisierungsvolumina zur numerischen Lösung
der Diffusionsgleichung
Abb. 6: Konzentrationsprofil in einer Kugel (schematisch)
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und die zeitliche Ableitung durch
d t
cdV =
V i
s
v i
k + 1 AM f kj.i
c dV - v. c dVS (2-24)
V i
approximiert. Dabei bedeutet der obere Index k bzw. k+1 vor bzw. nach dem
Zeitschritt.
Mit den Gleichungen 2-20, 2-21, 2-23 und 2-24 erhält man aus der Gleichung
2-22 ein tridiagonales Gleichungssystem
ai + 1 ci d
k + 1
 • c k + 1ai+1 ci+2
(i * 1, 2, 3 ..., N - 1)
(2-25)
mit
At) + Di —
-Y.) • (1+
I
Vi
- D. -1
V. r. .i i + i - r
At
Vi ri+2
(2-26)
di Di + 1
Fi + 1 At
Vi ri+2
) C ^ + Q i A t
r 3" - r?i+1 ri - ri
4 4
r. - - r.1 + 1 i
3 4
-1 ri ri
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und für i=N
v ,. , . ., „
 FN 2 At
= YN
- = 0+1
e N + 1
Y - 0.6
k+1
Das ergibt N Gleichungen für die N+1 Unbekannten c. (i=l,2 ••• N+1). Die
fehlende Gleichung erhält man aus der Randbedingung an der Kugeloberfläche
(s. a. G1. 2-16).
D • ^ = B(c - c ) (2-28)
Diese wird numerisch dargestellt durch:
- D • ° 2 - Ci - ß - (c - c ) (2-29)
U1 D KC\ cooJ
Die Lösung des Gleichungssystem erfolgt durch das Gauß'sche Eliminationsver-
fahren für tridiagonale Matrizen, das z. B. in /8/ beschrieben ist.
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3. Nachrechnung der Ausheizexperimente GQ-3, FRJ2-K11 und R2-K12
Die Zielsetzung von Ausheizexperimenten besteht vor allem darin, die bei
Störfällen zu erwartende Spaltproduktfreisetzung aus HTR-Brennelementen ex-
perimentell zu bestimmen und theoretische Modellvorstellungen hinsichtlich
des Spaltprodukttransports abzusichern. Im folgenden soll nun die Gültig-
keit der vorher beschriebenen Rechenmodelle anhand der Berechnung der
Spaltproduktfreisetzung aus den Kugeln GO-3, FRJ2-K11 (Kugel 19, Pos. 3)
und R2-K12 {Kugel 3, Pos. 4) und deren Vergleich mit den experimentellen
Ergebnissen aufgezeigt werden.
Ein weiterer Grund für die Nachrechnung dieser Experimente ist, daß die
Kugeln GO-3 und FRJ2-K12 nach der Ausheizung gründlich nachuntersucht wur-
den (s. /9, 10/) und somit eine Reihe experimenteller Daten vorlag.
Die Daten der Kugeln GO-3, FRJ2-K12/03 und R2-K12/4 sind in der Tab. I
aufgelistet. Diese Kugeln wurden nach der Bestrahlungszeit von Schenk /ll/
bei Temperaturen zwischen 1600°C und 2000°C ausgeheizt. Dabei wurde
fortwährend die Kr85-FreiSetzung gemessen, um Partikeldefektquoten bei
Störfalltemperaturen zu bestimmen. Weiterhin wurde am Ende jeder Heiz-
periode die bis dahin freigesetzte Csl37- und Csl34-Menge gemessen. Eine
detaillierte Beschreibung der Experimente findet man in /ll/.
Weiterhin wurden die Kugeln GO-3 und FRJ2-K11/03 nach der Ausheizung
detailliert untersucht (s. /9, 10/), wobei u.a. das Inventar der Spaltpro-
dukte Sr90 und Csl37 in den einzelnen Partikelschichten gemessen wurde. Mit
diesen experimentellen Ergebnissen werden im folgenden die Rechnungen
verglichen, wobei vor allem die Ergebnisse zum Spaltprodukt ,Csl37 disku-
tiert werden.
Neben den Eingabedaten, die durch die in der Tab. I aufgeführten Randbe-
dingungen festgelegt sind, müssen für die Rechnungen noch die Adsorptions-
isothermen, die StoffÜbergangszahl an der Brennelementoberfläche, die
Partikeldefektquoten und die Diffusionskoeffizienten spezifiziert werden.
Außerdem müssen der Temperaturverlauf bei der Ausheizung und die
Anfangsbedingungen festgelegt werden.
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Tab. I: Daten der ausgeheizten Brennelemente
Bezeichnung
Partikel:
Kernzusammen-
setzung
Urananreicherung
w
Kerndurchmesser
(pm)
Puffer (um) '
i PyC (um)
SiC (pm)
o PyC (um)
Brennelement:
Graphitsorte
Anzahl Partikel
im BE
U235 (g/BE)
Th (g/BE)
Kontamination
(U- ./U )v
 frei ges'
Bestrahlunq:
Abbrand (% fima)
Vollasttage (d)
schnelle Fluenz
(1021 cm"2)
für E>O,1 MEV
max. BE-Leistung
(kW)
max. Brennstoff-
temperatur (°C)
AVR-GO-3
HTI-BISO
(U,Th)02
93
400
77
108
-
-
A3-3
20 800
1
4,96
10"4
i
14,5 i 1,5
800
2,8
1,8 -
1300
FRJ2-K11
(Kugel 19,. Pos.3)
LTI-TRISO
(U,Th)O2
92,46
500
90
43
34
41
A3-27
10 200
1
4,9
lö"4 +>
9
260,2
0,1
2,4
1050 *)
R2-K12
(Kugel 3,.Pos.4)
LTI-TRISO
uc2
89,7
200
94
34
38
37
ThO2
500
80
43
36
41
A3-27
,25 000 1 .9 100
i
0,99 ,
- 1 4,99
io-4 +>
10,3
306
4,7
4
1200
+
' In der Rechnung wurde der gleiche Wert wie bei Kugel GO-3 angenommen;
-4
Meßwerte liegen deutlich unterhalb 10
*) ; max. BE-Oberflächentemperatur
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Die Adsorptionsisothermen und die Stoffübergangszahl sind bei den hier be-
trachteten Experimenten ohne große Bedeutung, da der Abtransport der Spalt-
produkte von den Brennelementoberflä'chen wesentlich schneller als die Dif-
fusion aus den Brennelementen heraus erfolgt. Daher wurde in allen Fällen
die Kühlgasaktivität gleich Null gesetzt und für die Stoffübergangszahl der
verhältnismäßig große Wert ß = 50 cm/sec. eingesetzt. Für die Adsorptions-
isothermen wurden stets die in /12/ empfohlenen Werte eingesetzt:
In p = In pQ - Q/RT + In c (3-1)
p in Pa, c in mM°1/k9GraDh1-t» po in P a/( m M°Vkg), Q in kJ/Mol
mit
p Q = 8,1 • 10 4 u. Q = 196 für Cäsium
p Q = 1,9 • 10 1 0 u. Q = 452 für Strontium
Für den Anteil an defekten Partikeln wurden jeweils die in Tab. III aufge-
führten Werte eingesetzt, die aus /12/ entnommen wurden. Beachtenswert ist,
daß der Anteil an Defektpartikeln um Größenordnungen unter der gemessenen
Cäsiumfrei Setzung liegt und somit keinen entscheidenden Einfluß auf die
Cäsiumfreisetzung haben kann.
Die Diffusionskoeffizienten schließlich haben in den betrachteten Fällen
den entscheidenden Einfluß auf die berechnete Spaltproduktfreisetzung. Zu-
nächst wurden die Rechnungen mit dem in /12/ empfohlenen Standarddatensatz,
der in Tab. II aufgelistet ist, durchgeführt. In weiteren Rechnungen wurden
dann die Diffusionskoeffizienten variiert. Die dabei verwendeten Daten sind
jeweils vor der Darstellung der Ergebnisse aufgeführt.
Die Temperaturverläufe bei der Aufheizung der Brennelemente sind nach den
Angaben in /ll/ (s. auch Tab. III) zusammengestellt und in den Abb. 7 - 9
dargestellt.
Die Anfangsbedingungen, d.h. die Konzentrationsprofile in den Partikeln und
im Graphit, wurden aus vorhergehenden Diffusionsrechnungen gewonnen. Dabei
wurde jeweils eine konstante Temperatur von 1050°C und eine gleichmäßige
Abbrandänderung über die in Tab. I angegebenen Vollasttage unterstellt. Die
Entstehungsrate der Spaltprodukte wurde dann anhand der Formel
dN
Q = — =
dt
TIMÄ
dt
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* SM • * y - X N (3-2)
berechnet mit
Q
SM
•y
x
N
FIMA
dt
[Atome/sec] SP-Enstehungsrate für das gesamte Brennelement
[Atome] Anzahl der Schwermetallatome bei Bestrahlungs-
beginn
Spaltproduktausbeute pro Spaltung (Yield)
[1/sec] Zerfallskonstante
[Atome] Anzahl der Spaltproduktatome/BE zur Zeit t
Anzahl Spaltungen nach t/BE dividiert durch
Anzahl Schwermetallatoine/BE
[Spaltungen
 Spaltrate
see]
Tab, II: Empfohlene Diffusionskoeffizienten für die Spaltprodukte
Cäsium und Strontium (HBK-Standarddatensatz 1981, s. /12/)
Material
*Kern (Th,U)O2
bei Bestrahlung
bei Glühung
LTI
HTI
SiC
Graphit
Cäsium
D [m2/sec]
4,5 E-12
3,0 E-6
- 6,3 E-8
1,8 E-01
1,8 E-11
2,0 E-4
A [kJ/mol]
117
300
222
493
176
181
Strontium
D [m2/sec]
8,4 E-5
- 2,3 E-6
2,3 E-6
1,0 E-15
9,1 E-3
A [kJ/mol]
417
, -197 ,
197
43
301
* Frequenzfaktor ~ D x (Kerndurchmesser/500 pm)
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Tab. III: Temperaturverlauf, gemessene Cäsiumfreisetzung und Partikelbruch
bei der Ausheizung bestrahlter Brennelemente
(Daten aus /ll/ u. /12/)
Kugel-Nr.
GO-3
FRJ2-K11/03
R2-K12/4
T
(°C)
300
1000
2000
300
1000
1400
300
1000
1500
300
1600
300
1000
1600
300
1000
1600
300
1050
1250
1600
300
1050
1250
1600
1600
300
1700
Heizprogramm
Aufh.
(h)
0,5
0,5
3,5
0,5
2
4
0,5
2
4
0,5
6
0,5
2
4
0,5
2
4
0,5
U5
0,5
1,5
0,5
1,5
0,5
1,5
0,5
4
Dauer
(h)
5
16
5
5'
13
100
4
14
100
17
50
5
16
50
5
1
38
16
5
15
48
16
5
16
50
48
16
22
gemessene
Cs-Freisetzung
Csl34
(%)
75
1
1
1
5
16
13
Csl37
(*)
74
1
1
1
4,5
14,5
<1
3,6
7,3
Partikelbruch
2
< 2
< 1
8
1,5
7
< 4
1,1
1,5
• lO"2
• 10"5
•10" 5
• 10'5
.•io-4
• IG"4
• IO"5
• IQ"4
• IQ"4
22Q0
2068
T(°C)
1800
1606
1400
1200
1006
0 8 10 12 14 16
Zeit (h)
Abb. 7: Temperaturverlauf bei Ausheizung der Kugel GO-3
(nach Angabe aus /ll/, s.a. Tab. III)
2969
T(°C)
I860
1606
1406
1206
1066
FRJ2-K 11
0 100 200 300 400 500
Z e i t th)
Abb. 8: Temperaturverlauf bei Ausheizung der Kugel FRJ2-K11
(nach Angabe aus / l l / , s.a. Tab. I I I )
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T(°C)
1800-
1680
1490
1200 1J
R2-
X
K12
0 100 200
Zeit(h)
300
Abb. 9: Temperaturverlauf bei Ausheizung der Kugel R2-K12
(nach Angabe aus /ll/, s.a. Tab. III)
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Der für die 2000°C Glühung mit den Standarddiffusionskoeffizienten (s.
Tab. II) berechnete Fractional-Release für Cäsium aus dem Partikelkern, aus
den Partikeln und aus dem Brennelement ist in der Abb. 10 aufgetragen. Die
vor der Ausheizung höhere Freisetzung aus den Brennelementen verglichen mit
der Partikel frei Setzung wird durch die hohe Urankontamination von
-4
^ ^ ^ verursacht. Nach Abb. 10 ergibt sich eine gute Übereinstim-
mung der berechneten Freisetzung aus dem Brennelement mit der Freisetzung,
die nach 5-stündiger Ausheizung bei 2000°C gemessen wurde.
Vergleicht man jedoch die berechnete Cäsiumverteilung (s. Abb. 11, 13 und
Tab. IV) im Brennelement und Partikel vor und nach der Ausheizung mit den
Werten, die bei der Nachuntersuchung einer nicht ausgeheizten Kugel (GO-8)
und der ausgeheizten Kugel (GO-3) gemessen wurde, ergibt sich vor allem
hinsichtlich des Kerninventars eine erhebliche Differenz. So wurde bei der
nicht ausgeheizten Kugel eine Kernfreisetzung zwischen 3,5 - 7,8 % gemes-
sen, während die Rechnung eine Freisetzung von 52 % ergibt. Auch bei
Annahme einer niedrigeren Bestrahlungstemperatur von 730°C, die nach /13/
realistischer ist, ergibt die Rechnung noch eine Kernfrei Setzung von 10 %
(s. Abb. 12), was auf einen zu hohen, d.h. konservativen Kerndiffusions-
koeffizienten schließen läßt. Die berechnete Freisetzung aus den Partikeln
infolge Diffusion durch die HTI-Schicht vor der Ausheizung liegt mit der
niederen Bestrahlungstemperatur aber deutlich niedriger (vgl. Abb. 10
und 12).. Bei der Ausheizung auf 2000°C verläuft die Diffusion aus den Par-
tikeln dann aber so schnell, daß sich bei beiden Anfangsbedingungen nahezu
die gleichen.Freisetzungskurven ergeben (vgl. Abb. 10 und 12).
Eine theoretische Interpretation der gemessenen Cäsiumverteilung von < 1 %
im Kern und 26 % in der Beschichtung nach der Ausheizung bereitet aller-
dings Schwierigkeiten, da nach den Meßwerten die Cäsiumkonzenträtiön in der
Beschichtung höher als die Cäsiumkonzentration im Kern liegen muß und somit
das Cäsium aus dem Kern gegen ein Konzentrationsgefälle transportiert wird.
Dies ist eventuell darauf zurückzuführen, daß Cäsium in der porösen
Pufferschicht ähnlich wie am Graphit adsorbiert wird. Dadurch würde die
Cäsiumkonzentration an 6er Kernoberfläche stark herabgesetzt werden, so daß
die diffusionsbedingte Freisetzung aus dem Kern ähnlich wie eine Frei-
setzung, in ein Vakuum verlaufen würde.
Ein solcher Effekt ließe sich durch Einbau eines Vergleichsfaktors zwischen
der Konzentration an der Kernoberfläche und der Konzentration in der
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Pufferschicht ähnlich wie bei der Randbedingung an der Graphitoberfläche
berücksichtigen. Ebenso müßte dann natürlich auch ein Vergleichsfaktor zwi-
schen Puffer und umgebender Beschichtung vorgesehen werden.
Es sollte hier aber noch erwähnt werden, daß in den bisherigen Rechnungen
zur Spaltproduktfreisetzung aus HTR-Brennelementen bei Störfallen eine
Rückhaltung durch die Pufferschicht stets vernachlässigt wurde und damit
die bisherigen Ergebnisse weiterhin als konservativ angesehen werden kön-
nen.
Die mit den Standarddiffusionskoeffizienten (s. Tab. II) berechnete Frac-
tional -Release-Werte für Strontium sind in der Abb. 14 aufgetragen. Wie
auch die gemessenen Daten in Tab. IV zeigt die Abb. 14, daß Strontium vor
allem im oxidischen Partikelkern zurückgehalten wird. Allerdings ergibt die
Rechnung eine deutlich niedrigere Freisetzung als die Meßergebnisse. Um die
Rechnungen den Meßergebnissen anzupassen, müßten die Diffusionskoeffizien-
ten im Graphit und im Kern um den Faktor 10 erhöht werden (s.a. Abb. 15).
Tab IV: Cäsium- und Strontiumverteilung in der Kugel GO-3
nach der 5-stündigen Ausheizung bei 2000°C
(berechnet mit Standarddiffusionskoeffizienten s. Tab. II)
Kern
Beschichtung
Graphit
freigesetzt
Spaltproduktverteilung
Csl37
gemessen
<1
26
2
72
berechnet
18
22
19
41
gemessen
5
2
1
92
w
Sr90
berechnet
75
2
20
3
- 2 8 -
in
a:
i
c
o
e
10
- l
la
-2
-3
10
- 4
10
-5
13 0
Kern,
Parti kel /
7 /
/ /
„— —
ABE
8 10 12 14 16
Z e i t ( h )
Abb. 10 Cäsiumfreisetzung aus Partikel und Brennelement bei Kugel 60-3
mit BISO-Partikeln (unterstellte Bestrahlungstemperatur T = 1050°C;
max._Ausheiztemperatur T = 2000°C)
(gemessene BE-Freisetzung aus /ll/)
1 .0
12 14 16
Zeit(h)
Abb 11: Cäsiumverteilung in der Kugel GO-3 während der Ausheizung
(unterstellte Bestrahlungstemperatur T = 1050°C; max. Ausheiz-
temperatur T = 2000°C)
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Abb, 12: Cäsiumfreisetzung aus Partikel und Brennelement bei Kugel GO-3
mit BISO-Partikeln (unterstellte Bestrahlungstemperatur T = 730°C;
max. Ausheiztemperatur T =JOOO°C)
(gemessene BE-Freisetzung aus /ll/)
1 .0
§6.3
dl
8.6
.2-
0.0
Puf f e r
V...V
N
\ ^ Cern
j i _ —
UTI
8 10 12 14 16
Zeit(h)
Abb. 13: Cäsiumverteilung in der Kugel GO-3 während der Ausheizung
(unterstellte Bestrahlungstemperatur T = 730°C; max. Ausheiz-
temperatur T = 2000°C)
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Abb. 14: Strontiumfreisetzung aus den Partikeln und Brennelement bei Kugel
GO-3 mit BISO-Partikeln (unterstellte Bestrahlungstemperatur
T = 730°C; max. Ausheiztemperatur T = 2000°C)
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Abb. 15 Strontiumfreisetzung aus den Partikeln und Brennelement bei Kugel
60-3 mit BISO-Partikeln (unterstellte Bestrahlungstemperatur
T = 730°C; max. Ausheiztemperatur T = 2000°C; Graphit- und Kern-
diffusionskoeffizienten um den Faktor 10 erhöht)
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3.3 Nachrechnung_der
-
Kuge}_FRJ2:Kll_mit_TRIS0:Partikeln
Zunächst ist in der Abb. 16 die Cäsiumfreisetzung, die für das 1400/1500/
1600°C Glühexperiment mit den Standarddiffusionskoeffizienten (s. Tab. II)
berechnet wurde, aufgetragen. Der Vergleich mit der von Schenk gemessenen
Cäsiumfrei Setzung zeigt, daß die berechnete Freisetzung etwas über eine
Größenordnung zu tief liegt. Selbst wenn während der Bestrahlung eine Par-
tikeltemperatur von 1250°C statt 1050°C unterstellt wird, ergibt die Rech-
nung noch eine deutlich niedrigere. Freisetzung als die Messung (s.
Abb. 17). Andererseits ist bei dieser hohen Bestrahlungstemperatur die be-
rechnete Freisetzung während der Bestrahlungsvorgeschichte deutlich höher
als der bei einer Nachuntersuchung einer gleich bestrahlten aber nicht aus-
geheizten Kugel gemessene Wert von etwa 3 • 10 (Kugel FRJ2-K11/04, s.
no/).
Gegenüber den Messungen von Schenk und Brown am FRJ2-K11/03 sind offenbar
die verwendeten Diffusionskoeffizienten bei der Ausheiztemperatur zu klein.
Dies gilt hauptsächlich für die SiC-Schicht, was deutlich aus den
Konzentrationsprofilen im Partikel (s. Abb. 18 und 19) ersichtlich ist. Aus
dem Konzentrationsverlauf vor der Ausheizung (Abb. 18) wird zusätzlich
deutlich, daß wie in den Abb. 16 und 17 gezeigt, bei einer Bestrahlungs-
temperatur von 1250°C eine erheblich größere Cäsiumfrei Setzung als bei
einer Bestrahlungstemperatur von 1050°C zu erwarten ist.
Daher wurden weitere Rechnungen mit einem anderen Diffusionskoeffizienten
für die SiC-Schicht durchgeführt. Dieser Diffusionskoeffizient wurde von
Nabielek /14/ durch eine Arrhenius-Anpassung der in der Literatur von ver-
schiedenen Autoren angegebenen Diffusionsdaten gewonnen (s. Abb. 20) und
läßt sich durch die Gleichung
D = 0,13 [cmVsec] * exp (-377 [kJ/Mol]/R«T) (3-3)
wiedergeben.
Auch mit diesem Diffusionskoeffizienten ergibt die Rechnung eine Cäsium-
freisetzung, die noch deutlich unter den gemessenen Werten liegt (siehe
Abb. 21). Erst wenn man den oberen Wert des Vertrauensbereiches für den
SiC-Diffusionskoeffizienten einsetzt, der sich nach /14/in dem betrachteten
Temperaturbereich durch die Gleichung
•
D = 67,6 [cmVsec] * exp (-459 [kJ/Mol]/R-T) (3-4)
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wiedergeben läßt, erhält man eine gute Übereinstimmung zwischen der gemes-
senen und berechneten Cäsiumfreisetzung aus dem Brennelement.
Um den Einfluß der angenommenen Temperatur während der Bestrahlung aufzu-
zeigen, wurden weitere Rechnungen durchgeführt, in denen jeweils eine Be-
strahlungstemperatur von 1050, 1150 .und 1250°C unterstellt wurde. An den
sich daraus ergebenen Konzentrationsprofilen (s. Abb. 23) vor der Aushei-
zung wird deutlich, daß bei den Temperaturen 1050 und 1150°C die Diffu-
sionsfront noch nicht durchgebrochen ist, und eine Spaltproduktkonzentra-
tion an der Außenseite der SiC-Schicht nur infolge der Urankontamination
auftritt. Bei 1250°C allerdings erfolgt bereits in der kurzen Bestrahlungs-
zeit (260 Tage für FRJ2-K11) ein Durchbruch der Diffusionsfront durch die
SiC-Schicht. Bei der hohen Ausheiztemperatur von 1600°C diffundiert das Cä-
sium dann so schnell in der SiC-Schicht, daß bereits nach 50 Stunden in
allen drei Fällen die Konzentrationsprofile nahezu gleich sind (s.
Abb. 24).
Die dazugehörigen Kurven zur Cäsiumfreisetzung aus den Partikelkernen und
aus- den-Partikeln- sind- in -der Abb.- 25-und 26 -aufgetr-agen.--Der, Vergleich
dieser Kurven zeigt, daß die unterstellte Bestrahlungstemperatur nur einen
relativ geringfügigen Einfluß auf die berechnete Cäsiumfreisetzung während
der Ausheizung hat und die Auswirkungen noch deutlich innerhalb des Ver-
trauensbereiches des SiC-Diffusionskoeffizienten liegen.
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Abb. 16: Cäsiumfreisetzung aus Partikel und Brennelement bei Kugel FRJ2-K11
mit TRISO-Partikeln (unterstellte Bestrahlungstemperatur T = 1050°C;
berechnet mit Standarddiffusionskoeffizienten s. Tab. II)
(gemessene BE-Freisetzung aus /ll/)
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Abb. 17: Cäsiumfreisetzung aus Partikel und Brennelement bei Kugel FRJ2-K11
mit TRISO-Partikeln (unterstellte Bestrahlungstemperatur T = 1250°C;
berechnet mit Standarddiffusionskoeffizienten s. Tab. II)
(gemessene BE-Freisetzung aus /ll/)
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Abb. 18: Berechnete Csl37-Konzentration in den Partikeln der Kugel FRJ2-K11
vor der Ausheizung (berechnet mit Standarddiffusionskoeffizienten
s. Tab. I I )
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Abb. 19: Berechnete Csl37-Konzentration in den Partikeln der Kugel FRJ2-K11
nach 50 Stunden Ausheizung bei 16OO°C (berechnet mit Standarddiffu-
sionskoeffizienten s. Tab. II)
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Abb. 20: Temperaturabhängiger Diffusionskoeffizient für Cäsium fn Silizium-
carbid (aus /14/)
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Abb. 21: Cäsiumfreisetzung aus Partikel und Brennelement bei Kugel FRJ2-K11
mit TRISO-Partikeln (unterstellte Bestrahlungstemperatur T = 1250°C;
berechnet mit_ S^C-Diffusionskoeffizienten nach Gl. (3-3))
(gemessene BE-Freisetzung aus /ll/)
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Abb. 22: Cäsiumfreisetzung aus Partikel und Brennelement bei Kugel FRJ2-K11
mit TRISO-Partikeln (unterstellte Bestrahlungstemperatur T = 125O°C;
berechnet_mit SiC-Diffusionskoeffizienten nach Gl. (3-4))
'(gemessene BE-Freisetzung aus /ll/)
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Abb. 23: Berechnete Csl37-Konzentration in den Partikeln der Kugel FRJ2-K11
vor der Ausheizung bei unterstellten Bestrahlungstemperataren von
1050, 1150 und 1250°C (berechnet mit SiC-Diffusionskoeffizienten
nach Gl. (3-3))
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Abb. 24: Berechnete Csl37-Konzentration in den Partikeln der Kugel FRJ2-K11
nach 50 Stunden Ausheizung bei 1600°C (berechnet mit SiC-Diffusions-
koeffizienten nach Gl. (3-3))
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Abb. 25: Berechnete Cäsiumfreisetzung aus Partikel und Brennelement bei
Kugel FRJ2-K11 mit TRISO-Partikeln bei unterstellten Bestrahlungs-
temperaturen von 1050, 1150 und 1250°C (berechnet mit SiC-Oiffu-
sionskoeffizienten nach Gl. (3-3))
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Abb. 26: Berechnete Cäsiumfrei Setzung aus Partikel und Brennelement bei
Kugel FRJ2-K11 mit TRISO-Partikeln bei unterstellten Bestrahlungs-
temperaturen von 1050, 1150 und 125O°C (berechnet mit SiC-Oiffu-
sionskoeffizienten nach Gl. (3-4))
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3.4
Die Kugel R2-K12/4 enthielt 200 \xm UC2 TRISO-Abbrandpartikel und 500 um
ThO? TRISO-Brutpartikel. In den Rechnungen wurde vereinfachend nur die
Cäsiumfreisetzung aus den Abbrandpartikeln berücksichtigt.
Weiterhin ist zubeachten, daß die Feed-Partikel einen UC«-Kern enthielten,
der Kerndiffusionskoeffizient in Tab. II aber nur für oxydische Kerne ange-
geben wird. Dieser Oiffusionskoeffizient wurde aber trotzdem beibehalten,
da die vorhergehenden Ergebnisse zeigten, daß die Kernfreisetzung nur einen
geringen Einfluß auf die Partikelfreisetzung hat und zudem in der Literatur
nur wenig Angaben über Cäsium-Diffusionskoeffizienten im UC^-Kern zu finden
sind.
Die so berechnete Cäsiumfreisetzung mit dem SiC-Diffusionskoeffizienten
nach Tab. II ist in der Abb. 27 aufgetragen. Auch hier wird durch den Ver-
gleich mit den Meßwerten deutlich, daß mit diesem SiC-Diffusionskoeffizien-
ten eine erheblich zu kleine Freisetzung berechnet wird. Mit dem neuen von
/14/ empfohlenen SiC-Diffusionskoeffizienten (s. Gl, 3-3) ergibt sich be-
reits eine wesentlich bessere Übereinstimmung zwischen Rechnung und Messung
(s. Abb. 28). Aber genau wie bei der.Kugel FRJ2-K11 ergibt sich eine gute
Übereinstimmung zwischen berechneter und gemessener Freisetzung erst, wenn
der Wert für den oberen 95%-Vertrauensbereich (s, Gl. 3-4) eingesetzt wird
{s, Abb. 29),
Zu beachten ist allerdings, daß die Diffusionskoeffizienten nach Gl. 3-3
und Gl. 3-4 infolge der hohen Aktivierungsenergie bei Temperaturen unter
ca. 1500°C kleiner als der SiC-Diffusionskoeffizient aus der Tab. II sind.
Daher ergibt sich bei diesen Temperaturen eine deutlich niedrigere Freiset-
zung aus den Partikeln, wie der Vergleich der Partikelfreisetzung in den
ersten 50 Stunden in den Abb. 27 - 29 zeigt. Für die Abschätzung der
Cäsiumfrei Setzung unter Normalbetriebsbedingungen sollte daher weiterhin
der SiC-Diffusionskoeffizient nach Tab. II eingesetzt werden.
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Abb. 27: Cäsiumfreisetzung aus Partikel und Brennelement bei Kugel R2-K12
mit TRISO-Partikeln (unterstellte Bestrahlungstemperatur T = 1050°C;
berechnet mit Standarddiffusionskoeffizienten s. Tab. II;
gemessene BE-FreiSetzung aus /ll/) .
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Abb. 28: Cäsiumfreisetzung aus Partikel und Brennelement bei Kugel R2-K12
mit TRISO-Partikeln (unterstellte Bestrahlungstemperatur T = 1050°C;
berechnet mit SiC-Diffusionskoeffizienten nach Gl. 3-3;
gemessene BE-Freisetzung aus /ll/)
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Abb. 29: Cäsiumfreisetzung aus Partikel und Brennelement bei Kugel R2-K12
mit TRISO-Partikeln (unterstellte Bestrahlungstemperatur T = 1O5O°C;
berechnet mit SiC-Diffusionskoeffizienten nach Gl. 3-4;
gemessene BE-Freisetzung aus / l l / )
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4. Zusammenfassung
Das modular aufgebaute Rechenprogramm FRESCO, das zur Berechnung der Spalt-
produktfreisetzung aus dem Reaktorkern unter Störfallbedingungen entwickelt
wurde, wurde durch Austauschen einiger Programmoduln so erweitert, daß auch
Transportmechanismen (z.B. Recoil) berücksichtigt werden, die nur unter
Normalbetriebsbedingungen oder bei Bestrahlungsexperimenten eine Rolle
spielen. Damit steht auf der Basis der heutigen ModellVorstellungen zum
Spaltprodukttransport aus. HTR-Brennelementen ein modular aufgebautes und
damit übersichtliches Rechenprogramm zur Verfügung, das zur Nachrechnung
von Bestrahlungs- und Ausheizexperimenten verwendet werden kann sowie zur
Abschätzung der Spaltproduktfreisetzung aus den Brennelementen eines Hoch-
temperaturreaktors unter Normalbetriebsbedingungen dienen kann.
In dem Rechenprogramm sind die folgenden wesentlichen Transportmechanismen
modelliert:
. - Spaltproduktdiffusion aus dem Brennstoffkern und durch die
Partikelbeschichtungen
Spaltproduktfreisetzung aus Partikelkern und Partikel sowie von
der Brennelementoberfläche infolge des Recoil-Effektes
Volumendiffusion von Spaltprodukten aus den Graphitkörnern zu den
Korngrenzen
Korngrenzendiffusion der Spaltprodukte im Graphit
Adsorption der Spaltprodukte am Graphit
Um eine Erweiterung der Modellvorstellungen berücksichtigen zu können, wur-
de das Rechenprogramm so aufgebaut, daß dies durch einfaches Austauschen
der entsprechenden Programmoduln ohne großen Aufwand möglich ist.
Anschließend wurden mit dem Programm die Cäsium- und Strontiumfreisetzung
für drei Ausheizexperimente nachgerechnet. Dabei ergab sich im wesentlichen
folgendes:
Bei Brennelementen mit BISO-Partikeln stimmte die mit dem HBK-Standard-
datensatz berechnete Cäsiumfreisetzung gut mit den gemessenen Freisetzungs-
werten überein. Um die gemessene Strontiumfreisetzung aus den BISO-Par-
tikeln nachzuvollziehen, mußten die Diffusionskoeffizienten im (Th,U)02-
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Kern und im A-3-Matrixgraphit gegenüber dem HBK-Standarddatensatz um den
Faktor 10 angehoben werden. Dies liegt im statistischen Vertrauensbereich
der ursprünglich bei 1000 - 1500°C ermittelten Daten.
Bei Brennelementen .mit TRISO-Partikeln ergab die Rechnung mit dem HBK-
Standarddatensatz eine deutlich niedrigere Cäsiumfreisetzung als die Mes-
sungen. Dies ließ sich anhand der Konzentrationsprofile in den Partikeln
vor allem durch einen zu niedrigen Diffusionskoeffizienten in der SiC-
Schicht erklären. Unter der Annahme, daß bei den geglühten Brennelementen
FRJ2-K11 und R2-K12 keine Absonderheiten in Brennstoffherstellung,
Bestrahlung und Nachbestrahlungsbehandlung auftreten, muß ein gegenüber dem
Standarddatensatz höherer Diffusionskoeffizient von Cäsium in SiC angesetzt
werden. Der neue Wert liegt an der oberen Konfidenzgrenze der aus allen
gegenwärtig verfügbaren Freisetzungsdaten erhaltenen Datenmenge.
Zusammenfassend läßt sich somit sagen, daß mit den im vorliegenden Rechen-
programm enthaltenen Diffusionsmodellen die Freisetzung der metallischen
Spaltprodukte Cäsium und Strontium aus HTR-Brennelementen unter Störfanbe-
dingungen gut beschrieben werden kann. Eine weitergehende theoretische Be-
schreibung des Spaltprodukttransports aus den Partikeln und im Graphit
ließe zwar u.U. eine noch bessere Übereinstimmung zwischen Messung und
Rechnung erwarten, hätte aber den Nachteil, daß die erforderlichen Parame-
ter kaum experimentell überprüft werden könnten.
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6. Anhang
Beschreibung_des_Rechen2rogramnies
Das vorliegende Rechenprogramm wurde wie schon erwähnt nach der Methode der
strukturierten Programmierung (s. /15/) entwickelt. Das Ziel dieser Methode
besteht vor allem darin, lesbare und damit zuverlässige Programme zu er-
stellen. Außerdem wird durch die klare Abgrenzung von Programmteilen deren
Austauschbarkeit und eine problemlose Kopplung mit anderen Rechenprogrammen
gewährleistet. Auch die Programmbeschreibuhg wird dadurch wesentlich er-
leichtert.
Zur Beschreibung des Programmes werden zunächst • alle Unterprogramme und
deren Zusammenhang in sogenannten Baumdiagrammen aufgeführt.
Weiterhin sind Flußdiagramme für das Hauptprogramm und die wichtigsten
Unterprogramme aufgeführt. Weitere Programmdetails und die Übergabeparame-
ter sind im Programmlisting durch Kommentarkarten beschrieben.
Als letztes werden dann die benötigten Eingabedaten beschrieben, wobei auch
deren aus programmtechnischen Gründen erforderlichen Einschränkungen (z.B.
maximale Stützpunktzahlen) mit aufgeführt werden.
FRESCO
LESEN TEST PNFflNG INSTRT
PRODftRHMJEBERSICHT FRESCO- I I
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I LESEN
1
NULL |Ö
i i i
UEBERL | ZEITL | OUTL GEOL
i
i| KONTLÖ
1
OIFFL
6
| RECRLÖ ADSL |Ö
NUKLESÖ
PR0GRflMMUE8ERSICHT F R E S C O - I I
flNFflNG
J , , IT E M P B E T R D I F P O K U O I F D I F K O DIFPfl R I N V E O U T
J , L
TRIDflG
PROGRflMMUEBERSICHT FRESCO-I I
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BEDIFF I I OUT
PBHUCH I I BINVE j I OlFPfl I I QUELLP I I RECOIL I I OIFKO I I OUELLK I I KUOIF I | OtFPO I I OUPOR I I BECOIL I | BDSORP1 I BETR 1 | KUDIF
I TRIOBOl
PROGRflMMUEBERSICHT FRESCO-II
OUTl I | OUTIO I OUT 11 I 0UT12 | 0UT13
1 OUT
I OUT 14 I 0UT15 | 0UT16 I 0UT17 I 0UT18 | | OUT19
o o o -<j o o o o o o o
PROGRflMMUEBERSICHT FRESCO-H
( FRE5C0-II
Einlesen der Ein-
gabedaten
<C Restart >
nein
Anfangsbedingun -
gen festlegen
instationäre Frei-
setzunq berechnen
-( LESEN )
ANFANG )
-i INSTAT )
C LESEN
Eingabedaten auf
Kommentarkarten
überprüfen u. Da-
tenkarten auf
File 8 schreiben
RESTARJ~>
nein
Alle Daten in den
COMMON-Blöcken auf
Null setzen
Einlesen der Da-
tenkarten vom
File 8 und berech-
nen weiterer Geo-
metriegröGen
-( NULL )
Einlese- \
routinen I
( RETURN
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C ANFANG )
Berechnen der tran-
sienten BE-Temper-
aturen
-( TEMP )
Berechnen der Stoff -
Übergangszahl -( BETA )
Berechnen der Dif-
fusionsk. für die
Graphitporen
-( DIFPO )
stationäre Diffu-
sionsgl, für BE '
lösen u. SP-Inu-
entar normieren
KUDIF )
Berechnen der Dif-
fusionsk. für die
Graphitkörner
-( DIFKO )
stationäre Diffu-
siansgl. für Gra-
phitkörner lösen
u. SP-Inventar
normieren
-( KUDIF )
Berechnen der Dif-
fusiansk, für die
Partikel
DIFPA )
<wird die Ein-dringtiefe be-rücksichtigt;
Eindringtiefe der
SP in .die Partikel-
schichten berechn.
-( EINDIF )
stationäre Diffu-
sionsgl. für Parti-
kel lösen und SP-
Inventar normieren
•i KUDIF )
Ausdrucken der
Anfangswerte -C OUT )
( RETURN
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C PflDIFF
Partikelbruchrate
für diesen Zeit-
schritt berechnen
SP-Freisetzungs
aus den Beschich-
tungen der defekt
werdenden Partikel
berechnen
Diffusionsk. für
Partikel berechnen
Quellstärke für
Partikel berechnen
Diffusionsk. für
Graphitk. berechn,
Quellstärke für
Graphitk. berechn,
SP-Oiffusion aus
den Kernen defekt.
Partikel berechnen
SP-Diffusion aus
intakten Partikeln
berechnen
SP-Oiffusion aus
den-Graphitkörnern
berechnen
OUTPUT-GrÖOen fest-
legen, 2. B.Frac-
tional -Release
•< PBRUCH )
-( AINVE )
-( DIFPA )
-( QUELLP )
•< DIFKO. )
QUELLK )
-< KUDIF )
•< KUDIF )
-( KUDIF )
C RETURN





